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Résumé :  
Lors de l’injection de polymères semi-cristallins, l’écoulement peut provoquer une orientation 
macromoléculaire donnant lieu à une cristallisation supplémentaire. L’objet de ce travail est la modélisation 
de l’écoulement anisotherme d’un polymère viscoélastique ainsi que de l’orientation moléculaire sous 
écoulement. Les résultats montrent que le matériau subit divers de paliers de cisaillement conduisant à des 
changements de structure cristalline. Une comparaison entre les différents degrés d’orientation moléculaire 
et les niveaux de cisaillement permet une corrélation entre les gradients de structure et les cinétiques 
imposées par le procédé. Des observations en lumière polarisée corroborent les résultats numériques. 
 
Abstract : 
Flow during injection-molding of semi-crystalline polymers can cause a supplementary crystallization due to 
macromolecular orientation. In the present paper the anisotherm flow as well as the molecular orientation of 
a viscoelastic polymer is analysed. It is shown that the material is submitted to various shear rates leading to 
changes in the crystalline structure. A comparison between the amplitude of molecular orientation and the 
shear rates enables to obtain a correlation between structure and kinetics. Experimental evidence 
demonstrate the validity of numerical results. Mots clefs: Injection, Cristallisation sous écoulement, Méthode 
Level Set, Résistance thermique de contact 
1 Introduction 
Le procédé d’injection–moulage est très répandu en plasturgie car il permet de fabriquer des pièces 
techniques de manière contrôlée et avec des cadences élevées. Le principe consiste à injecter sous haute 
pression (plusieurs centaines de bars) un polymère fondu (très visqueux : viscosité de l’ordre de 104 Pa.s) 
dans une empreinte thermostatée (munie d’un circuit de refroidissement).  
La phase la plus délicate du procédé est celle où le polymère entre en contact avec la paroi du moule et se 
refroidit brusquement. Compte tenu du fait que la conductivité thermique des polymères est très faible, des 
gradients de température importants apparaissent dans l’épaisseur de la pièce. Ces différences de température 
peuvent conduire à des différences de morphologie, elles-mêmes à l’origine de mauvaises propriétés 
mécaniques du produit final. 
Dans ce travail, on se propose de quantifier les effets des cinétiques thermiques et des cinétiques mécaniques 
(taux de cisaillement) sur l’orientation moléculaire dans l’épaisseur des pièces injectées. Un modèle 
mathématique est proposé afin de modéliser la cristallisation sous écoulement avec prise en compte du 
comportement viscoélastique non linéaire du matériau. 
L’analyse du comportement viscoélastique du polymère, lors de la phase dynamique de remplissage, montre 
qu’une sollicitation en cisaillement induit une orientation macromoléculaire importante générant une 
cristallisation supplémentaire. Durant cette phase, les taux de cisaillement dans le polymère sont très 
importants. Pour cette raison, un modèle numérique de remplissage de moules a été développé en réalisant 
un couplage fort entre les équations de Navier-Stokes et celle de l’énergie et en développant une méthode de 
suivi d’interfaces robuste basée sur la méthode Level Set corrigée. Ce modèle a permis d’analyser les 
transferts thermiques à l’interface moule-matière de manière très fine et a montré que le polymères subit, 
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à cause de la formation d’une couche solidifiée à l’interface et de la condition de non-glissement aux parois, 
une succession de paliers de cisaillement menant à des changements de structures très importants dans 
l’épaisseur des pièces injectées, ce qui confirme les résultats de la littérature. 
Une comparaison entre les degrés d’orientation moléculaire et les niveaux de cisaillement, permet une 
corrélation entre les gradients de structure obtenus en injection et l’histoire thermomécanique que subit le 
matériau en interaction avec le procédé. Des observations expérimentales en lumière polarisée sous 
microscope corroborent les résultats numériques. 
2 Présentation du modèle 
La littérature est relativement peu abondante en ce qui concerne la modélisation des interactions entre la 
cristallisation, les conditions du procédé et la structure finale du matériau. Or, il a été montré 
expérimentalement que, dans le cas de l’injection, le phénomène de cristallisation est fortement influencé par 
les conditions thermiques mais aussi par les contraintes dues à l’écoulement [1-2]. Parallèlement à des 
modèles existant dans la littérature [3], nous avons proposé une modélisation de la cinétique de cristallisation 
et de la structure cristalline de polymères en écoulement en conditions anisothermes [4].  
La première étape du phénomène de cristallisation est la nucléation. Les germes thermiquement induits sont 
créés sous l’effet de forces thermodynamiques liées au degré de surfusion. Par ailleurs, le taux de nucléation 
de germes dus à l’écoulement est relié à la trace du tenseur des contraintes. Afin de pouvoir prendre en 
compte le comportement rhéologique complexe des polymères, des lois de comportement de type Maxwell 
sur-convectée ou d’autre représentant réellement le comportement viscoélastiques des polymères, ont été 
utilisées, associées à une fonction d’amortissement pour décrire les effets non linéaires. La seconde étape du 
phénomène de cristallisation est la phase de croissance des entités cristallines. En première approximation, 
on peut supposer que la vitesse de croissance des cristaux est décrite par le modèle Hoffman-Lauritzen [5]. 
En conséquence, les structures cristallines sont toutes supposées sphériques. Dans le procédé d’injection 
moulage, ces phénomènes de création de structure orientées ou organisées du matériau, ont lieu en grande 
partie durant la phase de remplissage. Il est donc primordial de bien modéliser et simuler cette étape, si l’on 
veux rendre compte, de manière pertinente, de tous ces phénomènes et leur couplage 
Afin de pouvoir étudier la phase de remplissage, nous avons implémenté une méthode de suivi d’interface de 
type Level Set [6]. Le principal avantage de cette méthode est de pouvoir représenter implicitement une 
interface sur un maillage eulérien conventionnel. Cependant, cette méthode présente l’inconvénient de ne pas 
être conservative. Afin de remédier à ce problème et lui conférer une robustesse lors du suivi d’interfaced 
complexes,  nous avons proposé une approche variationnelle basée sur une méthode de pénalité [7]. Ici, nous 
appliquons ce code à la simulation du remplissage d’une cavité rectangulaire par un polymère. M’analyse de 
l’écoulement résultat a servi pour la corrélation entre les structure connues dans les matériaux injectés et les 
taux de cisaillements subits par le polymère durant son écoulement. Cette analyse portera aussi sur les 
cinétiques thermiques que mécaniques. 
3 Analyse thermomécanique du remplissage d’une cavité 
3.1 Rôle de la résistance thermique de contact 
La phase de remplissage du procédé d’injection se présente comme l’écoulement d’un fluide non newtonien 
en conditions anisothermes. Les équations fortement couplées de Navier-Stokes, de continuité et d’énergie 
sont résolues à l’aide d’une méthode de type éléments finis.  
Dans les études portant sur la thermique de l’injection, il est d’usage de négliger la résistance thermique de 
contact (RTC) entre le polymère et le moule métallique lors du remplissage. En effet, les auteurs considèrent 
souvent cette phase comme peu influente sur le cycle thermique total du procédé. Cependant, en raison d’un 
contact brusque entre les deux matériaux, l’un chaud et l’autre froid, une fine couche de peau se crée, 
induisant une discontinuité et donc une RTC. La figure (1) montre le profil de température le long de 
l’interface polymère-moule dans la direction de l’écoulement. On observe que la RTC influence le flux de 
chaleur à l’interface et donc le comportement thermique du polymère. On remarque également que le front 
du polymère reste plus chaud que la zone en aval de la cavité, à l’exception de la zone d’injection qui garde 
une température élevée en raison du renouvellement continuel de la matière. On note aussi que, sans la prise 
en compte d’une RTC à l’interface, la température du polymère est inférieure à celle du polymère avec une 
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RTC. De même, la température du moule sans prise en compte de la RTC est supérieure à celle du moule 
avec RTC. Enfin, dans le moule, la température n’augmente que faiblement, car celui-ci est refroidi. Si l’on 
négligeait la RTC dans la modélisation, le moule présenterait des températures bien supérieures à celles 
fournies par l’expérience. Cela montre que la condition de continuité thermique à l’interface, durant la phase 
de remplissage induit forcement une erreur dans la description des phénomènes rhéologiques durant 
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FIG 2 - Profils des champs de température à travers la demi-épaisseur en fin de remplissage pour trois 
différentes valeurs de vitesses d’injection avec une TRCC de a) 10-4 K. m2/ W, b) 10-3 K. m2/W 
3.2 Influence de la RTC sur l’auto-échauffement 
Parmi les différentes conséquences de la prise en compte de la RTC, on peut notamment étudier l’evolution 
de la température au sein du polymère dans la cavité en fin de remplissage. Pour la section située à la demi-
longueur de la cavité, la F(2) montre les profils de températures pour différentes vitesses d’injection et pour 
deux valeurs de RTC. On observe en particulier que pour de fortes vitesses d’injection, la valeur maximale 
de la température n’est plus dans la zone centrale mais proche de la paroi. Il s’agit là du phénomène d’auto-
échauffement dû au cisaillement. Ainsi, pour une RTC plus faible, le taux de cisaillement sera plus important 
et engendrera un auto-échauffement plus fort et d’autant plus proche de la paroi. Par exemple, pour une 
vitesse de 0,1 m/s, cette température maximale est atteinte à une hauteur Y/H = 0,66 pour le centre de la 
cavité. Le fait d’augmenter la résistance thermique de contact à l’interface polymère-moule influence le 
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comportement thermique du polymère fondu car cela revient à amortir la vitesse de refroidissement du 
polymère. Il s’ensuit une diminution de l’épaisseur de solidification de la couche de peau. Ainsi, augmenter 
la RTC conduit à des vitesses plus faibles et donc à des taux de cisaillement plus faibles. Par conséquent, 
l’auto-échauffement diminue quand la RTC augmente. On constate ici que la simulation correcte de la phase 
de remplissage nécessite le couplage entre le comportement rhéologique et les effets thermiques.  
3.3 Analyse multiéchelle des interactions procédé-structure-comportement 
Sur les figures Fig. 3 et Fig. 4, nous avons représenté l’évolution du taux de cisaillement dans la cavité, à 
différentes positions et pour différentes vitesses moyennes d’injection.  
La figure 3 présente l’évolution du taux de cisaillement en trois sections successives dans la cavité, pour une 
vitesse moyenne de 0.02 m.s-1. La position normalisée par rapport à la demi-épaisseur de la cavité, s = y/h,  
est définie égale à 0 sur la ligne médiane et 1 à la paroi. Comme attendu, le minimum du cisaillement (γ& ) est 
obtenu dans la zone centrale (symétrie) alors que le maximum de γ&  est localisé proche des parois, à cause de 
la condition de non glissement et de la formation d’une couche de peau par refroidissement brusque du 
polymère à l’interface. Proche de l’entrée (zone d’injection), à x = 0.01m, le taux de cisaillement maximal 
est plus intense qu’à des sections avales (x = 0.025 m, x = 0.04 m). Ce résultat montre que l'épaisseur de la 
couche de peau diminue à mesure que le fluide s'éloigne de la zone d'admission. Plus précisément, on voit 
que la position deγ&  maxi, le long de la section transversale normalisée, est situé à s = 0.35, s = 0.4 et s = 0.6, 
respectivement pour x = 0.01 m, x = 0.025 m, et x = 0.04 m.  
Ces déplacements de la position du maximum de taux de cisaillement peuvent mener au développement de 
structures physiques hétérogènes dans la pièce finale après le refroidissement. Particulièrement pour des 
polymères semi-cristallins, le taux de cisaillement engendre une orientation moléculaire plus ou moins 
importante selon son intensité. Le déplacement de sa localisation dans le polymère engendrera donc des 
gradients de structures cristallines à travers l’épaisseur et la longueur de la pièce. 
Une validation expérimentale du modèle, permettra de l’utiliser afin de définir de manière très précise les 
différentes zones de structures dans un matériau.    
             
 FIG 3- Profil du taux de cisaillement        FIG 4- Profil du taux de cisaillement à   
à la fin du remplissage, U = 0.02 m/s          la fin du remplissage, à  x/L = 0.5 
 
L’influence de la vitesse moyenne sur l’évolution de γ&  sur une section donnée (x/L = 0.5) est 
représenté dans la figure 4. En résumé, plus la vitesse est importante plus la valeur maximale du 
taux de cisaillement maxγ& est grande. Mais, la localisation de ce maximum est aussi affectée par la 
vitesse moyenne d’injection. A forte vitesse, le  polymère avance plus en amont avant de se 
refroidir, la couche de peau devient plus fine, déplaçant ainsi maxγ&  vers la paroi. A vitesse faible, 
cette position s’éloigne des parois, à mesure que le polymère se gélifie au contact des parois, et la 
couche de peau augmente.  
Ce résultat est très important, car il aide à mieux comprendre la relation entre la structure finale 
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des matériaux injectés et leurs conditions thermomécaniques d’injection. De plus, il est connu que 
des couches structurelles différentes coexistent dans l'épaisseur de pièces  thermoplastiques semi-
cristallines injectées. Mendoza [8] a différencié quatre couches différentes, chacune présentant une 
microstructure spécifique, formée sous des conditions d’injection particulière (vitesse de 
refroidissement, pression, cisaillement). A la fin, les matériaux obtenus présentent des structures 
non homogènes en termes de type de cristallite, de leur densité et taille, comme montré dans le 
chapitre précédent. 
Comparons maintenant ce résultat, de manière qualitative, aux observations expérimentales. La 
figure 2.43 présente l’évolution de la position de maxγ& , dans l’épaisseur de la cavité, durant le 
remplissage, à différentes  section transversales. Une micrographie sous lumière polarisée d’une 
demi-section d’une pièce injectée est aussi représentée, d’après [8]. 
Proche de la paroi, zone (1), le polymère chaud est rejeté par l’écoulement fontaine du centre 
vers la paroi. Il subit donc une élongation plus que du cisaillement, ce qui réduit l’orientation des 
chaîne macromoléculaires de plus, dans cette zone le polymère subit une cinétique de 
refroidissement très forte (une trempe), et sa structure reste donc figée avant cristallisation ou 
orientation, donnant une couche de peau isotrope et à grain fin.   
La couche de cisaillement (2), correspond à celle localisée au voisinage de la position du 
cisaillement maximal, vue dans les figures 3, et 4. Ce cisaillement intense provoque une forte 
orientation des structures cristallines menant à des structures orientées de type cylindrites ou Shish-
kebabs. En fin les zone de post remplissage (3) et la couche centrale (4), où les taux de cisaillement 
sont moins important voire nuls, et les cinétiques thermiques sont très modérées, car les polymères 
ont une diffusivité très faible, la cristallisation a lieu presque en conditions statiques.  Une structure 
sphérolitique se forme, avec des entités beaucoup plus importantes. 
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FIG 5-.  Evolution de la localisation du taux de cisaillement maximal durant le remplissage: 
comparaison avec les observations expérimentales  de  Mendoza [8]. 
L’application de notre modèle pour la simulation du remplissage de moules pourra donner des 
informations très pertinentes quant à l’évolution des conditions de création de structures des 
polymères thermoplastiques, en injection. Le couplage de ce modèle avec celui pour la 
cristallisation nous parait à présent très prometteur, notamment pour la prédiction de la répartition 
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statistique et géométrique des entités cristallines. Cela pourra apporter des éclairements nouveaux 
sur certains phénomènes à l’interface moule matière, comme le «défaut de vague» qui reste un 
phénomène pas complètement élucidé à présent. 
4 Conclusion 
L’optimisation de la thermique des procédés et de l’interaction procédé- matériau- structure, 
constituent un défi important tant du point de vue fondamental qu’applicatif ou industriel. 
Du point de vue fondamental, la compréhension des phénomènes à l’origine des interactions 
structure- propriété, le développement de lois de comportement  permettant de les modéliser, ainsi 
que la relation entre les différentes échelles d’interaction restent des sujets encore en 
développement. 
Dans cette étude, nous avons montré que pour une meilleure représentation de l’effet de 
l’écoulement sur l’orientation moléculaire, liée à l’écoulement ou aux cinétiques thermiques, la 
prise en compte de la RTC, du comportement rhéologique réel du fluide et une fine description du 
front d’écoulement par des méthodes numériques robustes est nécessaire.  
Pour être complète, cette modélisation nécessite la séparation entre l’effet de l’élongation et 
celui du cisaillement, car ces deux effets n’ont pas le même impact sur les viscosités des polymères 
et sur le type d’orientation moléculaire que cela induit. De plus, souvent on considère que 
l’écoulement contribue à une germination supplémentaire lors de la cristallisation, mais conscients 
que des expériences ont déjà montré une contribution à l’augmentation de la cinétique de croissance 
cristalline, sans pour autant la quantifier ou la justifier sur des bases théoriques issus des 
interactions moléculaires. Cela constituera une amélioration à apporter aux modèles. Il s’agit alors 
de revoir ce phénomène sur des bases théoriques et expérimentales, afin de quantifier 
l’augmentation de la cinétique de croissance, indépendamment de celle imposée par la température 
ou le degré de surfusion.  
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